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???????????????????20 ???????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????????? d???? f ???????????????????????????
??????4f ?????????????????????? J ??????????????????????
????? J ????????????? f ????????????????????????????????
?????????4f ??????????????????????
1.1.1 ?????????RKKY?????????
20????? K???????????????????????????????????????????
????????????????? [1]??????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????? [2, 3]?4f ??
?????????????????????????? RKKY????????????
???1930???? 3d?????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????? [4]?
????????????????? RKKY???????????????????????????????
?????????????????????????????????????????f ???????????
???????????????????????????????????????????????????
1.1.2 ?????
???4f ???????????????????????????? RKKY????????????????
Ce???????????????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????????
??????? 1.1? CexLa1 xCu6 ? 4f ????????????*1?x  0:50??????????????
?????????????-log(T )??????? T < 1 K????????????????????????
???????????x  0:73?? 10 K?? 20 K???????????? T < 15 K???????????
*1 CexLa1 xCu6 ?? LaCu6 ????????????
6 ? 1? ?????????
? 1.1 CexLa1 xCu6 ? 4f ????????? [5]
? 1.2 CexLa1 xCu6 ???????????? T 2 ??? [5]
? 1.3 ??????????? Grand Kadowaki-
Woods? [6]
????? T 2 ?????????????????? Suhl-Nagaoka?????? m = m0f1   (T=Tk)2g??
?????????? m = m0 +AT 2 ????????? m ? 4f ??????????m0 ????????
? A?????????? 1.1??????????? (m   m0)=m0 ??????T 2 ????????????
?? 1.2????x?????????? T 2 ????????????????????????????????
?????????????
????????????????? 1 J/K2mol ??????????  ?????? T 2 ???? A ??
????? Kadowaki-Woods ????????????????? 1.3 ??????????????? Grand
Kadowaki-Woods?????
1.1 f ???????????? 7
1.1.3 ?????
????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???? (r)? p???????????? Q(p)q ?????????????????? [7]?
(r) =
X
pq
1
rp+1
C(p)q (r^)Q
(p)
q (1.1)
r^ ? r ???????????? C(p)q (r^)?? Q
(p)
q ??????? Ypq(r^)?????  ???? Q^pq ?????
C(p)q (r^) =
s
4
(2p+ 1)
Ypq(r^) (1.2)
Q(p)q = h jQ^(p)q j i (1.3)
????????????? Q^pq ???????? i??? ri ?????
Q^(p)q =  e
X
i
rpiC
(p)
q (r^i) (1.4)
?????????????????? (-1)p ??????????????? 1.3???????????????
????? p = 0???????p = 2???????p = 4?????????????????????????
??? J ??? z ???M ??? jJMi????????? f ??????Wigner-Eckert??????????
?????????????????? J ???? p?????? hJM 0jQ^(p)q jJMi???? [8, 9]????????
???????????????????????????????????????????????p = 1???
????p = 3????????????????????????????
????????????????????????????????????????????????????
?????????NMR?SR??????????????????????????????????? 2??
??????????????????????????????? 2?????????????????????
?????????????????????? [10]???????????????????? NMR??????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????? NMR?? SR???????? [11, 12]????
?????????????????????????????? X????????? X???????????
???????????????????? X???????????????????????????????
????????? [13, 14, 15]?? 1.1???????????????????????????
??????????????? 1.4??????????????????? CexLa1 xB6 ???-??????
? [16]?I???????II???????????III????????????????????????????
???? 1.5? CeB6 ????? C44 ????????????????????????????????????
??? TQ = 3:3 K????????????????????????????????????????????
???????????????? IV?????????????????????? X????????????
???????? [15]?? 1.6? Ce0:7La0:3B6 ? IV??????? X????????????????????
???????????????????
8 ? 1? ?????????
? 1.1 ???????????????????
????? ????? ?????
? ?? ???? ????
????
????? ??? SR
NMR NMR, NQR NMR
SR ??????? ?? X???
?? X???
? 1.4 CexLa1 xB6 ???-???? [16]
? 1.5 CeB6 ????? C44 ?????? [10] ? 1.6 Ce0:7La0:3B6 ? IV ??????? X ????
?????????? [15]
1.2 ??????????????????? 9
1.2 ???????????????????
?????????????????????????? AB3 ???????????????????????
?????????????????????? 1.7?????????
? 1.7 ????????????
W. Jeitschko et al.????????????????????? RT4X12?R:??? T :???? X:?????
?????????????????????????????????????????????????????
????? [17]?? 1.2?1.3??? RT4X12 ?????????????
??????????????????????????????? \??"?????????????????
????????????????????
 ?????????????????????????????????
 ?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????? Th??????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????
?????????????????????????????????????????????????
 PrFe4P12
Pr???????????????????????????????????
 PrOs4Sb12
??????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????
 Ce?
??? Ce ??????????????????????? f ???????????????????
??????????????
10 ? 1? ?????????
? 1.2 RT4P12 ???
La Ce Pr Nd Sm Eu
Fe LaFe4P12 CeFe4P12 PrFe4P12 NdFe4P12 SmFe4P12 EuFe4P12
??? ??? ????? ??? ??? ???
Ru LaRu4P12 CeRu4P12 PrRu4P12 NdRu4P12 SmRu4P12 EuRu4P12
??? ??? MI ?? ??? MI ?? ???
Os LaOs4P12 CeOs4P12 PrOs4P12 ??? SmOs4P12 EuOs4P12
??? ??? ?? ???? ???
? 1.3 RT4As12 ?? RT4Sb12 ???
La Ce Pr La Ce Pr
Fe LaFe4As12 CeFe4As12 PrFe4As12 LaFe4Sb12 CeFe4Sb12 PrFe4Sb12
??? ??? ??? ???? ??? ????
Ru LaRu4As12 CeRu4As12 PrRu4As12 LaRu4Sb12 CeRu4Sb12 PrRu4Sb12
??? ??? ??? ??? ??? ???
Os LaOs4As12 CeOs4As12 PrOs4As12 LaOs4Sb12 CeOs4Sb12 PrOs4Sb12
??? ??? ???? ??? ??? ????????
????????????????????? f ??????????????????????????????
???????????????????????? f ????????????????????????????
??????????? PrRu4P12 ??????{???????????????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 11
1.3 PrRu4P12 ??????????????
PrRu4P12 ? TMI = 63 K???????{?????????????MI?????????????? [18, 19]?
? 1.8??????? 1.9????????? 1.10?????? TMI ?????????????????????
??MI??? Sekine et al.?????????? 1997???????????????????????????
???????????????????????????????????PrRu4P12 ?MI??????????
???????????
? 1.8 PrRu4P12 ????? [18] ? 1.9 PrRu4P12 ???? [18]
? 1.10 PrRu4P12 ??? [19]
12 ? 1? ?????????
1.3.1 ?????? nesting
????? ? 1.11???????????????????????????????????????????
???????? \??chain?"? \??sheat?"??????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?? q = 2kF ??????????????????????????? nesting????q ? nesting??????
?????????????????????????????????????????????????? \?"
??????????????????????????x1.3.2????????nesting?????????q ??
???????????????????????????? \???????????instability?"??????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????????
三次元 ⼆次元 ⼀次元
? 1.11 ??????????
????? ??????? nesting????????????????????????????? 1.11????
???????????????????????????????????????????????? nesting?
??????????????????????????PrRu4P12 ?????????? LaRu4P12 ?? nesting?
??????????????? 1.12?? 1.13????????????? PrRu4P12 ?????????????
??? LaRu4P12 ????????? [20, 21]?
? 1.12 PrRu4P12 ??????????[20]
? 1.13 LaRu4P12 ??????????[21]
????????????????????????????????????????????????????
????????? (1 0 0)?????? ( 12 0 0)?????????????????????????? q = (100)
????????????????? nesting????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 13
1.3.2 ????? CDW
????? MI????????????????????? Peierls????????????????????
??????????????? a????????????????????????? 2a??????????
?????????????????? kF ?????????????????????????????
?????????? 2a?????????????????????? 2a??????  
2a
= jkFj????
????????????????????????????????????????????????? 1.14?
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????? \???????????instability?"?
????????????????????????MI?????? 1.14??????????????????
????????????????????????????????????????Charge Density Wave??
?? CDW?????
0
電荷密度
原⼦核
-π/2a-π/a π/2a π/a 0-π/2a-π/a π/2a π/a
2aa
? 1.14 Peierls??? CDW
? 1.14????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????? 1.15?????????????????????? nesting??????????????????
????????????????????Peierls????????????????????????????MI
???????????????????? nesting?????????????????????
BZ BZ
kF-kF
nestingベクトル�=�超格⼦ベクトル
転移前 転移後
0-2π/a -2π/a2π/a 2π/aBZ BZ0
? 1.15 Peierls?????? nesting???????????????
????? PrRu4P12 ????MI????????????????????? [18]?????????? X??
?????????????????????????????? T < TMI ??????????????PrRu4P12
?MI?????????????????????? [22, 23]???????? Im3???????? T < TMI ?
14 ? 1? ?????????
????? Pm3??????????????????????????????? CDW???????? BCS
???????????????????????? [24]?? 1.16? T < TMI ???????? 1.17??????
???????????XANES?????? TMI ??? Pr?????????????????????????
????????????????????????????? CDW????????????? [25]?
? 1.16 PrRu4P12 ? TMI ???????? [24] ? 1.17 PrRu4P12 ??????????????????[24]
? 1.16??????????????????????????????? q = (100)??x1.3.1???????
????????? nesting?????????????????? PrRu4P12 ?MI??????????????
??? nesting??? CDW??????????
????PrRu4P12 ?????????? nesting ???? LaRu4P12 ?? MI ??????????? [26]?
LaRu4P12 ? 4f0 ? PrRu4P12 ? 4f2 ???????????????? PrRu4P12 ?MI???? nesting???
??? 4f ???????????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 15
1.3.3 Pr???? 4f ????
????? ????????????????????????4f ?????????????????????
?????????????4f ??? 5s??? 5p?????????????????????????????
???????????????4f ????????????????????????????????????
????? J ?????Pr3+ ? 4f2 ??? L = 5; S = 1??? LS ???? (2 5 + 1) (2 1 + 1) = 33???
??????????????????? J ??? (J = 4; 5; 6)??????????????? J = L  S = 4?
(2 4 + 1) = 9?????????
????????????????????????????? J ??????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????? Th ?????? Pr3+ ??????????? 1.18??? [27, 28, 29, 30]?
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4 ? 
(2)
4 ????????????? 23 ???????
?????????????????????????????????????????????????????
????????? \???????"???????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????
????? ?????????????Pr3+ ????????????????????????? [31]?? 1.19?
? 1.20??????????????????????????????? 1.20? Pr1? Pr2? T < TMI ????
???? Pr???????
? 1.19 PrRu4P12 ?????????????? [31] ? 1.20 PrRu4P12 ???????????????? [31]
????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????????? Ru? P?????? 10 3 ???????
?????????????????????????????????????????????????????
????? [24, 32]????????????????????????????????????????????
??????????????????????? p -f ???????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 17
? 1.21 PrRu4P12 ??????? Pr??? [32]
? 1.19????????????????????????????????????????????????
??????????????????T > TMI ?? Pr? 4f ????????????????????????
????????????????????????????????????????? f ??????????
???
????Iwasa et al.??????????????????????????????????? 1.21?????
??????????????? Pr1? Pr2? T < TMI ? Pm3????????????????? [32]????
Pr1? Pr2??? 4f ?????????? q = (100)????????????????????????????
?? 4f ????????? nesting?????????????????MI???? 4f ????????????
18 ? 1? ?????????
1.3.4 ?????????????????????? p-f ??
????? ???????????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????????? x1.1.3??????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????Ce1 xLaxB6?TmTe?RPd3S4?NpO2 ??? f ??????????????????????
?????????
????? Iwasa et al.???????????????????????????????????? p -f ???
?????? [31]?? 1.22? p -f ?????????????????????????????????????
[33]???? p -f ??????????????????????????????????????? 1.20???
??????????????????????? PrRu4P12 ???? Pr1???????? 120 K???????
 (2)4 ??????????? Pr2??????????? 220 K????????????
??????? p -f ?????????????????????????????????????????
[34]?p -f ???????????????? au ????????? Pr3+ ? 4f2 ????????????? 4f ?
????????????????????????????????????????????????????
1.23 ?????????? p -f ????????????????????? 1.20 ??????????????
?????????????????????? [34]?
? 1.22 Th ??????? Pr ??????????
p -f ????? [33]
? 1.23 ????????????????????? [34]
????????????????????????? PrRu4P12 ?????????????????????
??????????????????????????????????????????????? 1.24????
???????????? 1.23??????????? A-sublattice? Pr2??????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 19
? 1.24 PrRu4P12 ? TMI ??????????????? [35]
? B-sublattice? Pr1????????????????? Pr????????????????????????
??????????????????????????????????????????????????Th ?
?????????????????? O04 + 5O
4
4(/ J4x + J4y + J4z )? Pr1?? Pr2??????????????
???????????????????????????????????????????? O06  O46?O26  O66
????????????????? 1????????????????????????????????
20 ? 1? ?????????
1.3.5 ?????????????
????? Sekine et al.???MI????????? K?????????????????????????
????? [18]?0.4 K????????????PrRu4P12 ?????? 0.6 K????????????????
1.5 T???? 20% ???????????????????????? [36]?? 1.25?????????????
???? 1.26??????????? [37]??????????????????????????????????
? 1.25 PrRu4P12 ????? [37] ? 1.26 PrRu4P12 ???????? [37]
??? CDW?????????????????????????????0 T???????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????? CDW??????????????????PrRu4P12 ????????????????Pr2??
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 21
1.3.6 ??????? Pr4f ??? 141Pr?????
????? Sekine et al.?????????????????T < 1 K???????????????????
??????????? Aoki et al.?????????????????????????????T < 1 K?? Pr
????????????????????? [38]?? 1.27? T < 10 K???????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
Aoki et al.??????????????????????????????????? 4f ?????? 141Pr?
??????????????????????????????
H =HCEF +AI  J   ( gJBJ + gNNI)  0H (1.15)
????????????????Pr2?  (2)4 ?????????? 4f ????????????????????
????????????? Iwasa et al. ???????????????????????????? A ? 141Pr
??????????????????????????????????????? S = 1; 0????? I = 5=2
??????????? F = 7=2; 5=2; 3=2 ?????????????????????? 4f ??{??????
???4f- electron-nuclear hyperne-coupled multiplets??????????????????????? 1.28 ??
T < 10 K?????????? 1.29???????????????????????????????????
? 1.27?????????????????
? 1.27 PrRu4P12 ????? [38]
22 ? 1? ?????????
? 1.28 4f ??{????????????????? [38] ? 1.29 4f ??{??????????? PrRu4P12 ?
????????? [38]
????????????????????? p -f ?????????????????????????????
???????????????????????????????????????????????????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 23
1.3.7 Rh??????????????????????
????? PrRu4P12 ?MI????????? p -f ????????????????????????????
???????? Ru???? Rh?????? Pr(Ru1 xRhx)4P12 ?????????????????????
[39]?
? 1.30 Rh??? ???? [39] ? 1.31 Rh??? ??? [39]
? 1.30?? Rh????????? van Vleck?????????????????PrRu4P12 ??????? Pr
????????????????????????????????????????????? Pr??????
??????  1 ?????????????????????????? 5%? Rh??????????????
??????????????????? 1.31???? x = 0:15????????????????TMI= 63 K?
??????T < 10 K??????????????????? 1.32??????? Rh?????MI?????
???????????????x = 0:10?? 50 K???????????????T < 15 K?????????
??????????????????
LaRu4P12 ????????????? PrRu4P12 ?MI?????? 4f ????????????Pr????
La??? PrxLa1 xRu4P12 ??????????????? 1.33???????La????? 4f ???????
? 1.32 Rh??? ????? [39]
? 1.33 La??? ????? [40]
24 ? 1? ?????????
??? TMI ????MI??????????? [40]?????????????????????????????
???????????Rh??? ????????? 1.32?????????????????????????
???????La????? Rh?????????????????????????????????????
? PrRu4P12 ???????Pr4f ??? P2p????????????????????????????????
???????
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 25
1.3.8 Rh????? 4f???????
????? Sekine et al.??? Rh???????????????????????? Pr? 4f ???????
??? [41]????????????? 1.34????Rh3%??????? PrRu4P12 ?????????????
??????????????????? 1.32???????????????????? Rh?????????
?????????????????????*2?
? 1.34 PrRu4P12 ?? Rh3%?????????? [41]
????????????????????Rh????? 2.4 meV?????????????????????
PrRu4P12 ???????????????????? Pr??????????????????????????
Rh ?????????????????? 2.4 meV ??????????????? Pr ???????????
1.35 ?????????????? Rh ?????????????????????????? Pr ? Rh ???
?????????????????????????????? Pr1?Pr2?????Rh???????????
?? Pr3??????? Pr?????????????
? 1.35 ??????????? Pr??????? Rh??? [41]
*2 ? 1.32?? 1.34?????????????????????????? Rh????????????????????????
26 ? 1? ?????????
1.3.9 Rh???????????????
????? x1.3.2???? PrRu4P12 ? X????????????????????????????????
?????????Rh????????????????????????? X????????????????
???? [42]?? 1.36? PrRu4P12 ? Rh????????????????PrRu4P12 ????????????
???????Rh??????????????????????????? 1.37???????????????
???????Rh3%?? 5%???????????????????????????? 10 K?15 K?????
???????????????????????????????? 1.37?????????? 1.37??????
??? Sekine et al.??????? Rh??? ???????????????  1 ??????????????
???????????????? Pr???????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????? Rh??????? 15 K < T < 50 K????????????????  1 ??
???????????????????????????4f ????????????????????????
?????????????????T < 15 K????????????4f ??????  1 ??????????
???????????????????
? 1.36 Rh5% ?????????????????? [42]
? 1.37 PrRu4P12 ?? Rh??? ?????????
??????????????? [43]
1.3 PrRu4P12 ?????????????? 27
1.3.10 Rh?????????????? 4f????
????? ? 1.20 ???? PrRu4P12 ??????????? Pr ???????Rh ????????????
? Pr???????????????PrRu4P12 ? Rh??????????? Pr??????????????
? 1.38??? [44]?Pr??????? Iwasa et al.?????? [31]?Rh???????????? Pr? Pr3?
???Rh???????????????? PrRu4P12 ? Pr2????? Pr????  1 ????  
(2)
4 ?????
??????????????????? 1.34 ? Rh5% ???????????????? PrRu4P12 ?????
Pr1???????????????Rh????????? PrRu4P12 ?????? Pr1????????????
????? Pr2??????? Rh?????????????????Rh??????????????????
????????????15 K??????????????????????????????????????
???????????????Rh??????? Pr2?  (2)4 ???? Pr3? 2.4 meV??????????? 2
meV?????????????????
~8meV  ~3meV
転移に寄与するPr
Pr1' Pr2'
Pr3
~8meV  2.4meV  ~2meV
仮定
転移に寄与するPr
転移に寄与しないPr
Pr1 Pr2
Γ1
Γ4(1)
Γ4(2)
Γ1
Γ1 Γ1 Γ1
? 1.38 PrRu4P12???? Rh????????????????? Pr??????? [44]
28 ? 1? ?????????
1.3.11 Ce??????????????????????
????? f ????????????????????????????4f0 ??? La3+ ??????????
???????????????????????????????????????? f ???????????
??????PrRu4P12 ??MI????????????? La???????????? [40]?PrRu4P12 ???
????????? p -f ???????????????La?????? 4f1 ? Ce3+ ?????????????
1.39? Ce??????????? 1.40???????????????? Ce????? TMI ?????????
?????Ce10%?15%????????? 8 K?11 K???????????????????????????
?????????Sekine et al.??????????????? 1.41??????????? 10 K???????
Rh???????????PrRu4P12 ????????????????????????????????????
? 1.39 Ce???????? [45]
? 1.40 Ce??????? [45]
? 1.41 Ce?????? [45]
1.4 ?????? 29
1.4 ??????
???????????????? PrRu4P12 ? 4f ?????????? MI ???????????????
????????????????????????????????????????
 4f ??{???????????????????????????????????
 Rh????? Ce??????????????????????????MI?????????????
?????? Pr4f ??????????????????????????????????????
 ???????????????????? 4f ??????????????????
????????????????????????? PrRu4P12 ?MI????????????????????
??????????? 4f ????????????????????????????????????????
??????????????? X???????????????????????
既知 反強⼗六極⼦秩序 フェルミ⾯のnesting
結晶場準位に反映されたc-f混成
CDW
（＋格⼦歪み）
PrRu4P12のMI転移＝新しいMI転移
縮退した基底状態 弱い非⾦属性
極低温での真の基底状態 磁場による縮退破れ
Rh/Ce置換系の逐次転移
問題点
着眼
間接的事実のみ
直接観測
? 1.42 ??????

31
? 2?
?????
??????????????????????????????????????PrRu4P12 ?? Rh5%???
?????????? Hao Lijie??? CIAE????????????????????????????????
? Rh????? Ce?????????????????????????????????? 2.1???????
??????????????????????????????????*1?
? 2.1 ??????
??? PrRu4P12 Rh1% Rh2% Rh3% Rh5% Ce10% Ce15%
?? Hao ?? ?? ?? Hao ?? ??
PGA???? ? ? ? ?
?? X??? ? ? ? ? ?
??? ? ? ? ? ?
????? ???
???????? TOF ?? ?? ??
?? X??? ? ?
2.1 ?????????????
??????????????????????????? Sn??????????? [17]??????????
?????????????????????????????
2.1.1 ?????????
????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????????????????????????? 2.1??
???????? 2.2????????????? Sn??????*2?
????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????? RT4X12 ??
????R; T;X ??????????????????????????????????????????????
*1 x1??????????????????
*2 X ? Sb???? Sb?????????????????????????????????
32 ? 2? ?????
温度制御装置
⽯英管（真空）
ヒーター
原料、フラックス
? 2.1 ????????????????
? 2.2 ?????
?? Pr Ce Ru Rh P Sn
?? 1208 K 1068 K 2607 K 2237 K 317 K 505 K
??? 550 K?
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????
2.1.2 ????
???????????? 3???????????????????????????????????????
??????????
??????? ????????????????????????????????????????????
????????????????????? 1mm?? 18?20mm????????????? 50cm?????
???????? 1mm??????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????? 60cm
????????????
?????? ??????? Pr : Ru : Rh : P : Sn = 1 : 4(1  x) : 4x : 20 : 40?Pr : Ce : Ru : P : Sn = 1  x : x :
4 : 20 : 40?????????P????????????????????????????????? Pr???
?? 1?2g????????????????????? 2.3????
? 2.3 ?????
?? Pr Ce Ru Rh P Sn
??? ??? ??? ?? ?? ?? ??
Pr?? Ce??????????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????????????? Pr????
????????????????????????????????????????????????????Ce
???????????????????????????????????????????Ce????????
???????????????????????? 1g ??? (Pr,Ce) ???????????????????
2.1 ????????????? 33
???
?????? ??? Ru, Rh???????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? 20cm??????????????
???????????????????????? 10 5Pa?????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????
????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????
???????? ?? A? 1????????????????????????????????? 2.2???
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????? 20cm???????????????
????????????????????????????????????????? 2.3 ??????
[17]?-1?/h??????? 450???????????????????????
1200
1000
800Te
m
pe
ra
tu
re
(ºC
)
200
Position (cm)
SET1050 ºC
RT 36 ºC1071
1112
? 2.2 ????? 31????????
ヒーターOFF
時間
10h 100h 500h
1050℃
650℃
温度
? 2.3 ??????????
? 2.4??? 2.5?????????????????????? Rh3%??????????????????
????? Rh3%???????????
?????? ?????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????? 20?40ml????????? 5,6???????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????? 2.6??????????? Rh3%????????????
?????? ??????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????? X?????????????????
34 ? 2? ?????
? 2.4 ????????????? ? 2.5 ????????????????
? 2.6 ???????????????
?????????????????????
2.1.3 ???????
????????????????????Cu ? K ?? = 1:54056A??????? X ??????????
? 2.7??? 2.11? Rh????? Ce????????? RIETAN-FP???????????????????
?????????????????????????????????????????????? A-204?Im3??
?????????? [46]???????
???????????????????????????Rh1%?3%?? Ce10%?????????????
??????? RuP2 ?????????????????? Ru3Sn7 ????????????????? 2.10?
Ce10%??????????????????????????????? 17 ?? 34 ????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????
???????????????????????????????????????????????????
2.1 ????????????? 35
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Calculated intensity
 target (a = 8.042)
 RuP2 
 Ru3Sn7
Experimental result of
Pr(Ru0.99Rh0.01)4P12
? 2.7 Rh1%??????? X???????
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Experimental result of
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12
? 2.8 Rh3%??????? X???????
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Experimental result of
Pr(Ru0.95Rh0.05)4P12
? 2.9 Rh5%??????? X???????
100
80
60
40
20
0
Int
en
sit
y [
a.u
.]
10080604020
2θ / °
160
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Calculated intensity
 target (a = 8.042)
 RuP2 
Experimental result of
Pr0.9Ce0.1Ru4P12 #1
unknown    
? 2.10 Ce10%??????? X???????
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10080604020
2θ / °
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Calculated intensity
 target (a = 8.042)
Experimental result of
Pr0.85Ce0.15Ru4P12 #4
? 2.11 Ce15%??????? X???????
36 ? 2? ?????
Pr??????????? Pr?????????????????????PrOs4Sb12 ?? 94%????????
???? [47]?????? X???????? Rietveld????????????????????????? 2.12
??? 2.15? Rietveld??????????????????????????????????????????
???????Ru3Sn7 ????????????????????????????????RuP2 ???????
????????????????????????? RuP2 ?????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????? [46]??????????? 94%????????????? Pr???????????????
??????????????????????????????? Pr????????????????????
???
100
80
60
40
20
0
Int
en
sit
y [
a.u
.]
110100908070605040302010
2θ  / °
Pr(Ru0.99Rh0.01)4P12
 
Pr filling rate 0.979 ± 0.009
Rwp = 27.480, Re = 14.000
S = 1.9629
? 2.12 Rh1%????? Rietveld????
100
80
60
40
20
0
Int
en
sit
y [
a.u
.]
110100908070605040302010
2θ  / °
Pr(Ru0.97Rh0.03)4P12
 
Pr filling rate 0.948 ± 0.004
Rwp = 15.825, Re = 12.154
S = 1.3020
? 2.13 Rh3%????? Rietveld????
100
80
60
40
20
0
Int
en
sit
y [
a.u
.]
110100908070605040302010
2θ  / °
Pr0.9Ce0.1Ru4P12 #1
 
Pr filling rate 0.955 ± 0.007
Rwp = 14.981, Re =  6.185
S = 2.4223
? 2.14 Ce10%????? Rietveld????
100
80
60
40
20
0
Int
en
sit
y [
a.u
.]
110100908070605040302010
2θ  / °
Pr0.85Ce0.15Ru4P12 #4
 
Pr filling rate 0.940 ± 0.004
Rwp = 9.656, Re =  5.906
S = 1.6349
? 2.15 Ce15%????? Rietveld????
2.1.4 EPMA??? Rh?????
?????? x???????????????????????????????????? Rh??? Ce??
??????????????? x/100%? Rh/Ce??? ?????????????????????????
?????????????????????EPMA(Electron Probe Micro Analyzer)?????????????
????????????EPMA?????????? keV??????????????????????? X?
???????????????????????????
???? Rh???? x = 0; 0:05; 0:15???? 1 mm????????????????? EPMA??????
2.1 ????????????? 37
????????? X???????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????????? 2.16??????????????? Rh??? X??????????
??? Rh??? X?????????Ru?????????????????????????????
1000
500
0
Int
en
sit
y
132.8132.4132.0131.6
Position of detector (indicating energy of x-ray)
3x104
2
1
0 149148147146
 x = 0
 x = 0.05
 x = 0.15
Rh Lβ2, Lβ15
Rh Lα1
Ru Lβ1
 x = 0
 x = 0.05
 x = 0.15
? 2.16 x = 0; 0:05; 0:15? EPMA????
???????? X????????????? L2 ? L15 ???????????????????????
? L ??????? Ru? L1 ??????????????????????????????????????
???????? x???????????????? Rh????????????????EPMA??????
???????????????????????????????? PGA????????????
2.1.5 PGA????????
EPMA ???????????????????????? PGA?Prompt Gamma-ray Analysis???  ??
??????????????PGA????????????????????????????????????
????  ?*3??????????????????????????????????????????????
?????????????*4???????????????? JRR-3????????????? 2.4????
???????????????????????????????????????Pr??????? Pr6O11 ?
???????????? Pr????????????
? 2.4 PGA?????????
?? Rh1% Rh2% Rh3% Rh5% Pr6O11 Ru Rh P
?? 0.101 g 0.0858 g 0.135 g 0.0938 g 0.0116 g 0.323 g 0.0174 g 0.119 g
???? 28800 sec 28800 sec 28800 sec 28800 sec 7200 sec 600 sec 600 sec 6000 sec
? 2.17? Rh?????????????????  ???????????????????????????
*3 (n,)????????
*4 ??????????????????????????????
38 ? 2? ?????
????????????????????????
100
101
102
103
104
105
106
Co
un
ts
10x10386420
Energy [keV]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
 Rh1% 28800 sec
 Rh2% 28800 sec
 Rh3% 28800 sec
 Rh5% 28800 sec
 
Standard sample
 Pr6O11 7200 sec
 Rh 600 sec
 Ru 600 sec
 P 6000 sec
? 2.17 Rh????????????????  ???????????
? 2.18??? 2.21?????????????? Pr?Ru?Rh?P???  ?????????????????
?????????????????????????????
5
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3
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sit
y [
a.u
.]
994992990988
Energy [keV]
5
4
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03
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a.u
.]
100810061004
Energy [keV]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
Pr : 991 keV Pr : 1006 keV
Standard
 Pr6O11
? 2.18 Pr???  ????
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480478476474472470
Energy [keV]
60
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. ]
544542540538536534
Energy [keV]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
28800 sec
 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
 
Standard
 7200 sec 
 Ru
Ru : 474 keV Ru : 539 keV
? 2.19 Ru???  ????
15
10
5
0
x1
03
 In
ten
sit
y [
a.u
.]
338336334332330328
Energy [keV]
10
8
6
4
2
0
x1
03
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ten
sit
y [
a.u
.]
484482480478
Energy [keV]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
 
Standard
 Rh
Rh : 333 keV Rh : 482 keV
? 2.20 Rh???  ????
14
12
10
8
6
4
2
0
x1
03
 In
ten
sit
y [
a. u
. ]
642640638636634632
Energy [keV]
5
4
3
2
1
0
x1
03
 In
ten
sit
y [
a. u
. ]
107610741072107010681066
Energy [keV]
Pr(Ru1-xRhx)4P12
 x = 0.01
 x = 0.02
 x = 0.03
 x = 0.05
 
Standard
 P
P : 636 keV P : 1071 keV
? 2.21 P???  ????
?????????????????????????????mt;x?It;x?t ??? t??????? x??ms;x
?Is;x?s;x ??? x????? s??????????  ?????????????????
mt;x =
It;x=t
Is;x=s;x
ms;x (2.1)
????????? t???????????? 2.5????????? mol?????Rh???????????
2.1 ????????????? 39
?????????????????? 100%?????????????????  ??????????????
Pr ???????? 20% ??????????????????Rietveld??????????????????
Pr? (n; )????  ????????????????????????Pr????????? PGA?????
??????? Rietveld????????? 94%??????????????????????P???????
????? 12??????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????Rh??????
?????? 3????????? PGA??????????????????? [39]????????????
??????????????????????????????????????????????? Rh????
?????????????????????????????????????????????????????
?????? Rh?????????????
? 2.5 ???????mol??Ru?? Rh? Rh??? x????%???
Pr(1006 keV) Ru(474 keV) Rh(333 keV) P(636 keV)
Rh1% 0.75  0.13 0.966  0.0438 0.0344  0.00322 11.229  0.638
Rh2% 0.79  0.15 0.924  0.0436 0.0762  0.00654 11.019  0.660
Rh3% 0.91  0.15 0.916  0.0392 0.0841  0.00684 13.256  0.692
Rh5% 1.0  0.19 0.827  0.0400 0.1728  0.01437 12.495  0.757
40 ? 2? ?????
2.2 ???????????????????
??????????????????????? 4f ????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????? 1  100 meV????? 4f ???????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?? PrRu4P12 ?????????????????????????????????????????????
?????????????????
2.2.1 ???????????
??????? ?????????????????????????
1. ????????????
2. ????????????????????
3. ??? 1/2???
4. ???????
?????????????????????????
a. ???????
b. ???????????????????
c. ???????
d. ??????????????????
a? X???????????d????????????????????X????????????????
?????????????? X??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????? C,H,O?????????????????????????????????????
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??????????????????????? ki?kf????????Q???????????????
kf   ki = Q (2.2)
ki = kf ???????????????????????????????????ki 6= kf ?????????
?????????????????????????????????Ei ? Ef ???????????????
????~! ????????????????????????????????????
Ef = Ei   ~! ?~! = 0????????? (2.3)
???????????? Ei ???? Ef ????????????????????????????? ~! ?
??????????
????? J ?????????????????????????????????????????????
??????
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gSF0 + 12gL(F0 + F2) (2.5)
g = gS + gL (2.6)
gS = 1 +
S(S + 1)  L(L+ 1)
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(2.7)
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jn(r)s(r)dr (2.9)
?????????? Fn ??? [48]?????????????????
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コリメーター
モノクロメーター アナライザー
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⽩⾊中性⼦線
? 2.22 ?????????? ? 2.23 kf ???????????????
~! ?????????????????? ki ????????? kf ????????????????? 2.22?
??? M ? !M ????A ? !A ???????????? 2.22?? kf ???????????????? 2.23
?? ki ? kf ??????????????
????????? ???????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????*6??????????????
???????????????????????????TOF?Time of Flight????????? 2.24????
???????????????????
? 2.24 ?????????????????? [49]
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?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????
*6 ???????????????????????????
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?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????? ? 2.22?????????????????????? (collimation)?????????
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通過前
α
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????????????????????????????????????????????????????
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???????????????????????? 1?? 4?????????????????????????
???????????????????????????????????????????????
2.2.2 ??????????
????????????????????????????????????????????????????
?? JRR-3?????? TOPAN?? J-PARC????????? AMATERAS???????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????
44 ? 2? ?????
?TOPAN(JRR-3) ??????????? TOPAN(Tohoku University Porlarization Analysis Neutron Spec-
trometer)???????????????????? JRR-3????????????????????????
????????????TOPAN?? Rh5%????????????????????? 2.26? TOPAN??
?????????????????????????????????????????????????????
???????kf ??????? kf = 2:55 A 1 ???????*7???????????? Blank-60'-60'-Blank
?????????? 1.5 meV??????
?2T(CEA-Saclay) ????? 2T????????? CEA? Saclay????????????? ORPHEE??
?????? LLB???????????????Laboratrie Leon Brillouin??????????????????
??2T?? Ce?????????????????????????? 2.27???*8?????????????
?????????????????????????????????????????????TOPAN????
????????????????? 60'???kf = 2:66 A 1 ? kf ????????????????? 1.1 meV
??????
? 2.26 JRR-3??????? TOAPN??? ? 2.27 ORPHEE??????? 2T???
?CNCS(SNS/ORNL) ???????? CNCS?Cold Neutron Chopper Spectrometer?????? ORNL???
??????????Oak Ridge National Laboratory?????????? SNS?Spallation Neutron Source??
???????????????????????CNCS?? PrRu4P12 ???????????????????
???????????????? 2.28???*9??????????????????????????????
????????????????????????????????????? Ei = 1:0 meV?????????
??????? High Flux???????????
*7 ????????? PG?pyrolitic graphite??????????????????????????????????????????
??2T? kf ???????
*8 http://www-llb.cea.fr/en/fr-en/spectros p.php ??
*9 http://neutrons.ornl.gov/instruments/SNS/CNCS/??
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2.2.3 ?????
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~1 cm
2~3 cm
? 2.29 ???????????????????
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2.3 MPMS?????????
????????????????????????????????????????????????????
?????????????
2.3.1 ????
MPMS?Magnetic Property Measurement System??????????????? SQUID?????????
???????????????
??????????? ~m????????? ~r?????~m????? ~Bs ???????????
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
(2.10)
????????????? S?????????? ~n?????~m????????????????????
??? V ??????
V =  S @(
~Bs  ~n)
@t
(2.11)
V ????????????????M ???????
0M =   1
S
Z 
0
V dt (2.12)
MPMS ?????????????????????????? ~m ??????????????????
SQUID???????????
2.3.2 ?????
MPMS????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????1mm???????????????????????????
??????????????????????????????????????????? 2.30???????
???
? 2.30 MPMS??????????
????????????????????????????????????????SQUID????????
???????????????????????????????
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2.4 ??? X???????
??????????? X???????????????????????????????????????
?????????????????????????? X?????????????????????????
????????????????????????????????????????????? X??????
?? X??????????????????????????PrRu4P12 ??????????????????
X??????????????????????????? [50]?
2.4.1 X?????????????????? X???
X????????????????????????????? X??????????????????? f
??????????? ?? X??????? E ??????????????
f(; E) = f0() + f 0(E) + if 00(E) (2.13)
???????????????????????????????????? f 0; f 00 ???????????X?
?????????????????????????????????????????????????????
??? K ??L1 ????????? X??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????????????
????????????????? X??????????????????????????? Fermi???
????????????????????????? [51]?
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Ea   Ec + ~!k + i c=2
+
ha0j(  pj + i~sj  k  )eikrj jcihcj(0  pi   i~si  k0  0)e ik0ri jai
Ea   Ec   ~!k   i c=2
)
2
(Ea   Ea0 + ~!k   ~!k0) (2.14)
????jai; ja0i????????????jci?????????k, k0 ?????????? X?????????
??? = k   k0 ? X?????????p, s???????????????????, 0 ?????? X??
???????i; j ?????????????????  c ??????????????
????????????????????????????????????????????????????
???
fT () = ha0j
X
i
eiri jai (2.15)
fM;() = ha0j
X
i
sieiri jai ( = x; y; z) (2.16)
???? Thomson???X????????????????????????? jci????????X????
????????????????? 2.13???????????~!k = Ec   Ea ???????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????? 1???????????1s ! 4p? 2p ! 5d?????????
48 ? 2? ?????
??main-edge????????????????????? keV???? pre-edge???????????? 2?
???????1s! 3d? 2p! 4f??????????????????????? 3d??? 4f ???????
????????????????????????????????? edge?????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????? [50, 52, 53]?
???? 2.14???????????????????????Thomson??????????????????
???????????????????????????????? Thomson????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????? X????????????????????????????
2.4.2 ??????????
????????????????????? Photon Factory??????????????? BL-3A?? 4C
?????????????????????????????????????????????????????
?????????? 3d??????? K ????????? L??????? keV??? keV?? X????
?????????? Pr? L3 ??5.964 keV?????????? E=E  10 4 ????main-edge? pre-edge
?????????????????? X?????????????????????????????????
????????????????????????????? BL-3A???? X???????????????
BL-4C??????? 2.31? BL-4C??????????
? 2.31 BL-4C??????
2.4.3 ?????
1mm??????? 2.32???????????????????????????????? [111]?????
????????????????????
~2 mm
[111]
Cu
? 2.32 ???????????????
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3.1 PrRu4P12 ?????????
?????PrRu4P12 ? Pr2??????  
(2)
4 ??????????????????????????????
??? 4f ??????????????????????????????????????????
??? PrRu4P12 ????? 6 g ???????????? SNS?Oak Ridge National Laboratory?????
???????????????????? CNCS???????????????????3He????????
???? T = 0:27 ? 2:5 K????????? Ei = 1:0 meV ???*1???????????????????
E = 15 eV?????
??
? 3.1???????? TOF????????????? Q???????? E ??????????????
???????????????? Q??????????????????????? 3.2??????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????0.27 K???????????0.1 meV???????????? Q
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????Q = 0:5 A 1 ?? 1.0 A 1 ?????????????????????
???????????????????????????????????
? 3.2??????????????????????????????????? Q????????????
?????????????????????????? 3.3?????????????????????? Q??
????????????????? Q?????????? 3.4??PrRu4P12 ????????????????
???????????????????????????? E =  0:15  0:15 meV?????? E = 0:04  0:3
meV ????????????????????????????????PrRu4P12 ?????????????
???? Q  1:1 A 1 ????? (110)???????????????????????????????? Q?
????????????????????? Q??????????????????????????????
?????????????????????????????????????? Q?????????????
??????????????? Q??????????????????Q  1:0 A 1 ????????????
????????????????????????????????????????Q????????????
*1 CNCS???????????????? Ei ???????????????????????? Ei = 1:0 meV??????????
\Hi-ux"?????????
50 ? 3? ????
? 3.1 PrRu4P12 ? TOF??????????
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? 3.2 PrRu4P12 ? TOF??????????
52 ? 3? ????
????????????????? Q??????????????????????????????????
????? 3.4????????????????????????????????????????? Pr3+ 4f2 ?
?????????????????????????????????????????? Q???? PrRu4P12
????????????????????????PrRu4P12 ????????????????????????
? Q??????????????????????????????? 3.2????? Q???? Q  1:0 A 1 ?
??????????????????????????????????? Q????????????????
?????? Q??????????? 3.1??? 3.2?????????????????????????? Q
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????? Q???????????????????
????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????????????????4f
??{??????????????????????????
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Without Vanadium correction in the NXSPE conversion
I 0.27 K - I Empty I Vanadium - I Empty
 E = - 0.15 ~ 0.15  E = - 0.15 ~ 0.15
 E = 0.04 ~ 0.3  E = 0.04 ~ 0.3
Ratio for I 0.27 K - I Empty
 (E = 0.04 ~ 0.3) / (E = - 0.15 ~ 0.15) 
 Magnetic form factor for Pr
? 3.4 PrRu4P12 ???????????????????????????? Q??????
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3.2 PrRu4P12 ???????????
?????????????????????????????????????????????? X????
???????
??? PrRu4P12 ? 1 mm????????????????? Photon Factory???????????????
????????? BL-3A???????????????????????????????? 7 T??????
??????????????? Pr? L3 ? 5.964 keV??? 5.90 ? 6.03 keV?????
??
(222)?????? (111)????????????H = 0 T??? 3.5??? 3.6????? 3.5???????
?????????? ! ?????????????????????????????????????????
??????????? 3.6 ???????????????????????????????????????
????????????????????????????????????????????????????
?????? 1.7 K???????????????????????????? 10 K?????????????
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???????? Pr???? 4f ?????????????????????????Pr3+ ? L3 ????5.964
keV??????? X????????????? 3.10?H = 0 T??????????????????????
??????????????????????????? Pr??????????????? (111)????TMI
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???????????????????????????? 3.10??????? PrRu4P12 ?????? X???
?????????? [54]??????????????(111)???????????Pr1?????Pr2?? 4f ?
??????????????? L3 ????2p ! 5d?????????????????? fPr1?fPr2 ?????
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 x = 0
 x = 0.1 (single crystal)
 x = 0.15 (single crystal)
? 3.13 Pr1 xCexRu4P12 ????
? 3.12? Rh????? 3.13? Ce?????????????????Rh/Ce???????x = 0?????
? Pr2?  (2)4 ????????????????????????????? Pr???????????????
?  1 ????????????????? 3.12? Rh5%?????? 10 K??????????????????
? 3.13? Ce10%?? 15%?????? 7 K????????????????????????????????
?????????????????????????????????????? [39, 45]?
T < 10 K????????????????????????????????? 50 K?? 60 K??????
??????? TMI ?? 10 K?????????????? Rh??? Ce?????????????Ce????
?? Ce15% ???????????????????????? PrRu4P12 ?????????????????
???????????????Rh???? PrRu4P12 ????????????????????? Rh????
Ce????????????????????? 4f ???????????????????
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3.4 Rh?????????????
Rh5%???????????????JRR-3?????????????????????????? TOPAN
???????????????????????? x2.2.2??????????
??
3 K?? 75 K??????????????? 3.14????Rh??????????????????? 10 K
????????????????????????????? 3 K?????? [41]?????? 3.15? 4f ??
????????? LaRu4P12 ??????????????????????????????????????
?????????????? [55]?4f ??????? La ???????? E < 15 meV ??????????
????Rh ???????????????????????????????????????E > 15 meV ?
????????????????????????????????????????????????????
\spurious peak" ?????????? kf = 2:55A 1 ????? 17 meV ??????????????????
Ei = 30:5 meV?Ef = 13:5 meV??????????????? 30.5 meV??????????????*3??
???????????????????????????? Ef ???????????????????????
?????????????????17 meV? \spurious peak"??????????
?? Rh5%??????????????????? Q??????????????????????????
????????????????????????????????? [44]?
50 K? 5.5 meV????? 10 K? 8 meV?????????????????????PrRu4P12 ?????
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4 ??????????????? [31]?????????
?????????? 11 meV?????Pr2?  1 ??  
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? Pr????????? PrRu4P12 ?????????????  1 ?????????????????????
???????70 K?? 20 K?? 2.5 meV???????????????? Rh??????????????
?? Pr??????????? [41]??????????????????? T < 10 K??4 meV?? 10 meV?
???????????????????4 meV?? 11meV????????? 15 K????X????????
????????????????????????? [43]?
60 ? 3? ????
3.5 Ce?????????????
Ce10%?? 15%???????????????Laboratoire Leon Brillouin?CEA?????????????
???? 2T???????????????????????? x2.2.2??????????
??
Ce10%?? 15%????????????????? 3.16??? 3.17?????????? LaRu4P12 ????
????????? 3.18????Rh????????????LaRu4P12 ?? E  18 meV? \spurious peak"?
??????????????????????Ce??????????????????????????????
?????Rh????????73 K? 6 meV???Ce10%????????????? 3.2 K? 9 meV?Ce15%?
????? 10 K? 8 meV???????????????????????????????? PrRu4P12 ???
????????? Pr1?  1 ??  
(1)
4 ?????????????????10 meV?? 11 meV???????
?????????? Pr2?  1 ??  
(1)
4 ????  
(2)
4 ??  1 ???????????????????????
???????????????? 4 meV?? 11 meV????????????????????Ce10%???
??? 5 K?15%?????? 10 K????????????????????????????????????
????????????????????? Ce?????????????Pr? 4f ?????????????
????????????? 3.13??????????????? Pr? 4f ??????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????17 meV?? 19 meV????????????????????????????????????
??????????????????????? \spurious peak"??????????????????????
??????????
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? 4?
?????
x4.1?? x3.1???? PrRu4P12 ?????????????x4.2?? x3.2???? PrRu4P12 ???????
??????????x4.3?? x3.3?x3.4?x3.5??????????????????????????
4.1 ??????????????????
PrRu4P12 ???????????????????????????????????????????????
???????????? Pr2???????????  (2)4 ?????????????????????????
?????????????????????????? Aoki et al. ???????? 4f ??{????????
[38]?????4f ?????????????????????????????????
4.1.1 4f ??{????????
?? 4f ??{?????????????????????????????????????????????
??????? 4f ??{??????? 4f ?????????????????????????????????
????? [38]?
H =HCEF +AI  J   ( gJBJ + gNNI)  0H (4.1)
PrRu4P12 ? Pr2?  
(2)
4 ?????????????????  1 ?????????? 3 meV????????
??? 1 K???????  (2)4 ????????????????????? S = 1???????? S ????
??S ?????? J ? J = (5=2  2d2)S ??????????????d? Th ??????  (2)4 ???? Oh ?
????????  4 ?  5 ????
 (2)4 (j) =
p
1  d2j 5(j)i+ dj 4(j)i (4.2)
?????????Oh ??????????????????????????Pr2??????  
(2)
4 ??????
???? d = 0:24??????????j = 1; 0??????????????????
j 5(1)i = 
r
7
8
jJ = 3i 
r
1
8
jJ = 1i (4.3)
j 5(0)i =
r
1
2
(jJ = 2i   jJ =  2i) (4.4)
j 4(1)i = 
r
1
8
jJ = 3i 
r
7
8
jJ = 1i (4.5)
j 4(0)i =
r
1
2
(jJ = 4i   jJ =  4i) (4.6)
64 ? 4? ?????
?????????????? j = 1; 0 ????? S = 1; 0 ??????????????????????
? Iwasa et al. ????? 5 K ?? Pr2 ?????? [31]???????? A ? 141Pr ???????????
A = 0:052 K???? [56, 57]?? 4.1?? 4.1???????????????????????????????
??????? F = S + I ????????? 1.28? Aoki et al.??????????????????????
meV???????????? Sz ? Iz ??????????????????????????????????
?????????????
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4f electron-nuclear hyperfine coupling in magnetic field
cf. Aoki et al. JPSJ 80 054704
S : pseudo spin of J
I : nuclear isospin
F = S + I 
? 4.1 4f ??{?????????????????????
4.1.2 ???????????????????????
x4.1.1? 4f ??{?????????????????????????????PrRu4P12 ? Pr2???????
??????????????????? 1 K??????????????????? [38]??????????
??????????????????????? 3.2???? PrRu4P12 ???????? TOF????????
Q = 0:3 ? 0:7 A 1 ????????????*1???????????????????????????????
?????????????????? 4.2???????????????????E = 0???????????
??????*2??????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
? 4.3?????????????????????????????????????
f(E) =
A
(E   E0)2 + ( 12B)2
(4.7)
????????????? A?E0 ?? B ??????????????????????? B ????????
????? 15 eV??????????????????????????????????????
? 4.4?????????????????????????????????????????????????
*1 E = 0???????????????????? Q????????
*2 ??????????????????????????????????????????
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Temperature [K]
PrRu4P12  G.S. to 1st  G.S. to 2nd
 1st to 2nd
? 4.4 PrRu4P12 ??????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????
4.1.3 4f ??{????????????????????
? 4.5??????????????????????????????????????????? 4.4????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????????????????
F = 7/2
F = 5/2
F = 3/2
0.079 meV
0.12 meV
0.064 meV
0.027 meV
中性⼦非弾性散乱原⼦核結合モデル
? 4.5 ????????????????????????????
? 4.6? Aoki et al.???????????????????????????????????????????
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PrRu4P12
 Aoki et al. (2011)
 4f electron - nuclear hyperfine coupling
 three levels
 three levels (finite width)
? 4.6 PrRu4P12 ?????? C=T ????????
????????????????????????????????? C=T ? T ??????Aoki et al.????
1.29? C ? T ???????? 1.27????????????????????????? 4.6????? C=T ?
T ????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????????????????????? 20 eV????
?????????????????????????????0.2 K???????? C=T ??????????
??0.2 K???? C=T ?????????????????????????????????????????
????????????????????
????????????????????????? 4f ?????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????????????????????????????????
PrRu4P12 ???????????????? c -f ?????????????????????????????
???
4.1.4 4f ??{????????????|????
4f ??{?????????? 4.1????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????? V ??????????? VN ??????????? VM ????
V = VN + VM = A+
B
2
^  I^ + C^  J^ (4.8)
???????????? A;B;C ????^ ????????I^ ?????????J^ ? 4f ??????????
????*3?141Pr???? 100%?????? I = 5=2?Pr3+ ??????? J = 4?????????????
?????????? F = J + I ???????? Fz ???????????????
ji = jF; Fzi (4.9)
*3 x4.1.1 ????????? S^ ???????????????? 4f ?????????????????????? J ????????
?????? J^ ?????????
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?????? 4.8?????????????????????????????????
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2
X
0
jh0; 0jV j; ij2 = 1
2
X
0
hjhjV yj0ij0ih0jh0jV jiji
=
1
2
X

hjhjV yj0ih0jV jiji (4.10)
????  ???????????? 4.8??????????
hjV yj0ih0jV ji = hjA+ B
2
^y  I^y + C^y  J^yj0ih0jA+ B
2
^  I^ + C^  J^ ji
=
(
Ahj0i+ B
2
hj
 
^yz I^
y
z +
^y+I^
y
  + ^
y
 I^
y
+
2
!
j0i+ Chj
 
^yzJ^
y
z +
^y+J^
y
  + ^
y
 J^
y
+
2
!
j0i
)

(
Ah0ji+ B
2
h0j
 
^z I^z +
^+I^  + ^ I^+
2
!
ji+ Ch0j
 
^zJ^z +
^+J^  + ^ J^+
2
!
ji
)
(4.11)
????????^+; ^ ; I^+; I^  ??????????? 4.11???????????????????? 0??
??^2z ; ^
y
+^+ ?? ^
y
 ^  ???????
hjV yj0ih0jV ji = A2hj0ih0ji
+
B2
4

hjI^yz j0ih0jI^zji^2z +
1
4

hjI^y+j0ih0jI^+ji^y ^  + hjI^y j0ih0jI^ ji^y+^+

+
BC
2

hjI^yz j0ih0jJ^zji^2z +
1
4

hjI^y+j0ih0jJ^+ji^y ^  + hjI^y j0ih0jJ^ ji^y+^+

+hjJ^yz j0ih0jI^zji^2z +
1
4

hjJ^y+j0ih0jI^+ji^y ^  + hjJ^y j0ih0jI^ ji^y+^+

+C2

hjJ^yz j0ih0jJ^zji^2z +
1
4

hjJ^y+j0ih0jJ^+ji^y ^  + hjJ^y j0ih0jJ^ ji^y+^+

(4.12)
??????ji? ji????????????Phj^2z ji = 2; Phj^y+^+ji =Phj^y ^ ji = 4??????
???????? ji???????????????? 4.10??
1
2
X
0
jh0; 0jV j; ij2 = A2 jh0jij2 (4.13)
+
B2
4
8><>:
h0jI^zji2 +
h0jI^+ji2 + h0jI^ ji2
2
9>=>;
+ C2
8><>:
h0jJ^zji2 +
h0jJ^+ji2 + h0jJ^ ji2
2
9>=>;
+ BC
(
h0jI^zjih0jJ^zji+ h
0jI^+jih0jJ^+ji+ h0jI^ jih0jJ^ ji
2
)
????????? 4.1 ?????????????????????????????????????????
??4f ??{????????????????????????????????
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4.2 ?????????????
4.2.1 ??????
? 1.25????????????1 T?????????? 20% ??????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????Pr2??????????
???????????????????????????????????????? [58]?? 4.7???????
???????????????????? J ??????? nesting????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
???????????????????????????
? 4.7 ?????????????????????????????????? [58]
4.2.2 4f ?????????
+‐0
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+‐0 +‐0
+‐0 +‐0
+‐0
+‐0
+‐0 +‐0
+‐0
+‐0+‐0
H
+ + +
+ + +
+ + +
++
++
? 4.8 PrRu4P12 ??????????????????????? 4f ????
???????????????????????????????????????????????? Pr2?
?????????????????  (2)4 ????????????????????????4f ????????
70 ? 4? ?????
????? Pr1?  1 ??????????????????????? 4.8??????????????????
??????????? Pr1???????Pr2??????????? ?0?????????????????
????????????????????????????????????? PrRu4P12 ? 4f ????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????????
????????????????????????????????????????????????????
??????????????????Takimoto??????????????????????????????
?????????????????4f ??????????????????????????????????
???? [34]???????????????????????????????????????????????
? 4f ??????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????? 4.8???????????????????????
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4.3 ?????????????????
Rh/Ce???? T < 10 K???????????????????????????????????????
4f ???????????????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????????????? Ce15%??
????????????????Rh/Ce???????????????????????????????
4.3.1 Ce15%?????????????????
? 1.39????????Ce????? TMI ?? 50 K????? 3.17???? Ce15%???????????
???????????10 K  T  50 K? PrRu4P12 ???????????????????????????
???????Ce???? MI???? PrRu4P12 ?????????????????????????????
Ce10%?????????? X????????????? q = (100)????????????????????
???*4?? 1.39???????? 1.40????????????????????Ce????? 10 K?????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????????? 4f ?
???????????????????????????????? Ce15%??????????????
????????????????????????????
1. ? 1.19 ??? 1.20 ? PrRu4P12 ???????????????????T < TMI ??????????
? 8 meV???????????? Pr1?  1 !  (1)4 ???????????T > TMI ?????????
PrRu4P12 ???????????Ce??????????? Pr2?????? Rh???????????
????????????????????Pr2??????  1 ?????  
(2)
4 ????  
(1)
4 ??????
????????????12 meV???? Pr2?????????????? 1.20??
2. T < 9:1 K?????????? 4 meV?? 11 meV?????????????????????????
?????????????????????T > 9:1 K????????? PrRu4P12 ?????????
??????????????? Pr???????????????????Ce?????????????
?????????????????????????????? Pr??????????????????
??????????????????????????????????? Pr???? Pr4?? Pr5???
?*5?4 meV?? 11 meV??????????????????????????? Pr4?? Pr5????
?????????????????
3. Pr4?? Pr5?????????????????????????????????????????  1 ?
???????4 meV?? 11 meV?????????????????????????????? 4f ??
???????????????????????????????????
4. 6.5 K  T  8.2 K???????????? Pr1?? Pr2?????????????? Pr4?? Pr5??
???????????????????? Pr1?? Pr2? T < 9:1 K???? Pr4?? Pr5??????
??????????????????????????????????????????????????
???????????????? Pr1?? Pr2??????????????????6.5 K  T  8.2 K
*4 ??????????????????????
*5 Rh?????????????????? Pr????? 1.38???? Pr3????????????????? Pr???? Pr4?Pr5
?????????
72 ? 4? ?????
? 11 meV??? Pr4?? Pr5???????????????????? Pr2??????9.1 K ????
??????? Pr1????????????????????????????????? Pr2?????
???????? 9.1 K????????????*6?
???????????????????????? 4.7??????????????????????????
????????????????????????????????????????? 4.9??? 4.10????
? 9.1 K  T  50 K?T < 9:1 K?????????????????????????????????????
?????????????????????? Pr1?????? Pr2?????????????????????
?????????????????????? Pr4?? Pr5????????????????????????
???????????????????????????????????????????17 meV?? 19 meV
? \spurious peak"????????????????????????????
? 4.11? T  10 K????????????????????????????????????T = 6:5; 7:3; 8:2
K??????? Pr2? FWHM??????? 9.1 K??????????? 4.11??????????????
??Pr1?? Pr2??????????????????????????????????Pr4?? Pr5????
????????????????Pr1?? Pr2??????????????????????????????
?????????? Pr1? Pr2?????????????? Pr4? Pr5??????????????????
??????????????Pr1-Pr2?? Pr4-Pr5????????????????????????????
? 10 K??????????????????????
????? 3.17?????T > 50 K?? T  50 K????????????????????????T > 50
K???? Ce???? 4f ????? PrRu4P12 ???????????????????????? T  50 K?
???????????? 4f ??????????????T > 50 K????????????????????
?????????????????????? 1.?? 12 meV?????  1 ????  
(2)
4 ??  
(1)
4 ??????
????????? T > 50 K?????????????????????? 1.???????????????
??????????????????????? T < 10 K?????????????? 1.?????????
?????
4.3.2 Ce15%????????????? 4f ????
??????????????????Ce15%?????????T  10 K????????????????
???????????????????? Pr?????T < 10 K?????????????????????
????????? Pr??????????????????????????????????????????
????T < 10 K???????????? 4f ?????????
Pr4?? Pr5???? 4 meV?? 11 meV??????????????????????? 4.12??????
??Pr?????????????????????4 meV?11 meV????????????????????
????????? 4L? 11L???????????? 4H? 11H????? 1.5???? Th ?????????
???????
 ?????  1 ????
 ? 4.12? case 1???? case 2????????????????
 ? 4.11?????????????????????????????????
*6 ????????????????????????????????????????????????????????
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Γ4(2)−Γ1−Γ4(1)−Γ23
Γ4(2)−Γ1−Γ23−Γ4(1)
I II III IV
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in Th symmetry, 
Γ1
Γ4(1)
Γ4(2)
Γ23
: singlet
: triplet
: triplet
: doublet
case 1
case 2
? 4.13 Ce15%???????????3.15 K < T < 5.6 K??
??? Pr3+ ????????????
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?????????????????W;x; y ??????????x4.1.3?? x4.2.1??????????????
???????????????????????????????????? x; y ???????? [33]?????
???? x; y ???????????????????? 4.13????W ?????? 4.1???????????
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????????????????????????????????????case 1? case 2?????????
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? 4.1 Ce15%???????????3.15 K < T < 5.6 K????? Pr3+ ????????????
W (meV) x jyj scaling factor
case 1
4L-11L 0.1370.013 0.190.04 0.170.02 0.30
4H-11H 0.1220.007 -0.090.09 0.2150.01 0.25
case 2
4L-11H 0.1270.021 0.110.07 0.230.05 0.23
4H-11L 0.1140.008 0.0250.06 0.180.01 0.32
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?????????????????????????????????????????????????????
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???????????????????????????????????
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????? [31]??????????????????????????????????????
2. T < 4:5 K????? case 1 ? Pr4?Pr5??????????????T < 4:5 K????????? van
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???????????Pr2?????????  1 ????????????? T > 7:5 K???????????
?????????????????????????????????????????????????????
?????????????*7*8?
????????????????????????????????????????????????????
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K < T < 50 K?????????????T > TMI?????????????????????????????
????????????
1.0
0.8
0.6
0.4
0.2
0
x1
05
 co
un
ts 
/ 6
0 s
ec
3025201510
2θ [°]
5
0
x1
03
  I 1
0 K
 - I
 3.
15
 K
(Pr0.85Ce0.15)Ru4P12
 3.15 K
 10 K
 
(110)(100) (111)
? 4.14 Ce15%????? 2 ????
0.15
0.10
0.05
0
χ [
em
u/m
ol]
2 3 4 5 6 7 8 9 10 2
Temperature [K]
Pr1-xCexRu4P12
H = 0.1 T
 x = 0
 x = 0.15
 x = 0.15 (normalized)
    g.s.     1st
 Γ4(2) - Γ1
 Γ1    - Γ4(2) at 0.2 meV
? 4.15 Ce15%????????????????
4.3.4 Rh???? Ce???
??? Rh??????????????? Rh5%????????????????????
1. ????? PrRu4P12 ????????????? TMI ?????????????????? 1.32 [39]??
2. ???? PrRu4P12 ????????????????????????? 1.30 [39]??
3. ??????????????????????? PrRu4P12 ?????????????????????
?????????Rh??????????????????? 1.34 [41]?????Rh??????????
???????? Pr?????????? 1.35 [41]??
4. ????????????????? T < 15 K????????????? 1.36 [42]???????????
????????????? 1.37 [43]??
5. Rh????????????????????????????????????????????????
?? 4f ????????????????????????????????T < 15 K??????? Pr?
??????????????????????????*9???????????????????? [44]?
*7 ?????? 10 6 emu/mol????????? RuP2?
*8 ?? X??????? 1 mm?????????????????????????
*9 ???????? 20 K?????????????? Rh???? Pr3???????????????????????
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? 3.14???? T < 10 K??????????????????????? Rh5%????? T < 15 K?? 4f
????? 15 K < T < TMI ?????????????????????????????????? 5.????
?????????????????????????????????????????????????????
??????????????? Pr????  1 ?????????????????T > TMI ?????????
???????????????????????
???Ce?????????????????????????
1. ????? PrRu4P12 ??????????????? TMI  50 K?????????????10%???
?? T  10 K????????? 1.39 [45]??
2. ????????????10%????*10????????????????????? van Vleck????
?????????????????Rh??????????????????????? 1.40 [45]??
???????? 3.17 ? 4f ??????????????Ce ???????????? Rh5% ???????
????????????????????? Ce15%????????????????????????????
4f ????? T > TMI ?????????????????????? Pr??????????????????
???????????????
Ru???? Rh????????? 4d?????????????????????????????????
??? Ce??????? 4f1 ??????????CeRu4P12 ? NMR???????? 4f0 ?????????
????????? [59]???????Ce?????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????????
Rh?? Ce???????????????????????????? 4f ????????????????
?????????????PrRu4P12 ???????????? nesting???????????????????
???????????????????????????????????????????????PrRu4P12 ?
?????????????????????????????????????????????????????
???????????? [60]?
????????????????????????????????????? 1.22????????????
???? p -f ????????????????? p -f ????????  (2)4 ????  1 ???????????
???????????? [33]???????????????? Pr4f ????????????????????
?????????????????Pr4f2 ??????4f1 ???? 4f3 ??????????????????
???????????????????????? 4f ??????????????????f1 ? f3 ?????
?????????????????????????????? 1.22??????? f3 ????????? f1 ?
?????????????????????????????????????????????????? 4.16
?? 1.22????? PrRu4P12 ????????????????5 K????????????????????
? Ce15%????????????????????????????????????????????????
????????? Pr??????????????????????????????????????????
????
PrRu4P12 ???????????????????????????????????????????????
????????????????????????????? CDW????????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
????????????????????????? [34, 61]?? 4.17???????????????????
?????????????????????????????????????????????????????
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? 4.16 PrRu4P12 ? Rh?? Ce???????
??????????????????
metal 2 metal 1
Rh/Ce doped
PrRu4P12
? 4.17 ?????????????????? [61]
????????????????????? TMI ??????????????????????? PrRu4P12 ??
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??????????????????????????????????????????????????
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 PrRu4P12 ?????????????????????????????????????????????
???????????????????????????
 Rh/Ce??????????????????????????????????????????????
???????????????????Rh/Ce???????????????????????????
???????????
?????PrRu4P12 ??????????? Pr4f ?????????????????????????????
????????????????????????????????????????????? X??????
???????????????????????????????????????????????????
?????????
 PrRu4P12 ??????????????????
 ???????????????????????????????
 ? X???? P??????????? X??????????????????
???????
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?? X ?????? PrRu4P12 ?? Rh3% ??????????????????? Photon Factory????
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84 ?? A ?? X????????????????
??Q = (111)???????x3.2???????????????? Pr????????? fPr1?fPr2 ?????
fPr1   fPr2 ???????????? Thomson??????????????????????????????
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